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南極対流圏のエアロゾル鉛直分布とその季節変化
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要旨 第 次日本南極地域観測隊において，係留気球を用いたエアロゾ
ル鉛直分布観測を南極昭和基地で実施した． 数濃度の季節変化は夏に極
大を示す傾向があったが，微小（ ?＞ μ )~粗大（ ?＞ μ ）粒子数濃
度は夏季に低く，冬季に高くなっていた． 濃度変化の幅は，地上付近では
- ??の範囲で変化していたが，自由対流圏（＞ ）での変化幅
は - ??となっていた．夏季の自由対流圏下部では，新粒子生成による
高 数濃度が観測された．地上での新粒子生成イベントが確認されるより
も高い頻度で，南極域の自由対流圏下部において新粒子生成が起きているこ
とが示唆される．また，個別粒子分析の結果から，冬季には，海氷上で起こ
る組成分別過程により が濃縮されている海塩粒子と， ??や ???に
より変質した粒子が多かった．海塩の組成分別過程による 濃縮海塩粒子
とその変質過程が，冬季のエアロゾル粒子の吸湿特性に大きな影響を及ぼし
ていることが示唆される． （ ）で報告されているヘイズ現象
は，境界層だけではなく，自由対流圏でも観測されることがあった．
は じ め に
大気エアロゾル粒子は直接的，間接的に気候影響を示すことが指摘されている（
)．南極域ではエアロゾル数濃度が低いため，直接効果による気候影響への寄与は非常
に小さいが（ )，海洋生物活動起源物質（ ）によるエアロゾル生成
とその後の雲を介しての気候影響についてはいまだに議論が続けられている（
)．南極域でのエ
アロゾル観測は，昭和基地（ ° ′， ° ′)(
)， 基地（ ° ′， ° ′ )( )，
基地（ ° ′， ° ′ )( )，
基地（ ° ′， ° ′)( )， 基地（ ° ′ ° ′
)( ）などの沿岸に位置する基地や，ドームふじ基地（ ° ′ °
′)( ）， 基地（ ° ′， ° ′)( ），
基地（ )（ °)（ ）など内陸の基地で行われて
いる．しかしながら，設営面の制約から観測の多くは地上近傍での観測が中心となってい
た．これまでの地上観測などから，上空経由での物質輸送（ ）や上空での
新粒子生成の可能性（ ）が指摘されていた．しかしながら，上空でのエアロゾル
観測例は非常に限られており，エアロゾルの空間分布や組成についての季節変化について
は，未だに理解が乏しい状態である．南極域での物質循環・輸送や，降水・雲・不?一反
応のような，エアロゾルが関連する大気中の過程をより理解するためには，地上での連続
観測と並行して上空のエアロゾル観測を行うことが非常に重要である．
これまでの南極上空のエアロゾル観測には航空機（
和田ほか， ），気球搭載型パーティク
ルカウンタ （ーエアロゾルゾンデ）( 林， ），係留気球（
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）が使用されていた．航空機観測では十分な積載量を確保できるため，多くの項目を
同時観測できる利点がある．しかしながら，こまめな滑走路整備やパイロットと整備士の
常駐が必須なため，観測規模が非常に大きくなる上，コストがかかる．さらに，昭和基地
での航空機観測は海氷上を滑走路にすることが多く，海氷が安定している条件下でなけれ
ば観測することはできない．放球気球によるエアロゾル観測では，航空機観測と比べて観
測規模を小さくすることが可能なだけでなく，地上~成層圏にかけて広範囲な鉛直分布に
関する情報を得ることもできる．しかしながら，気球を放球しての観測となるため，入手
できる観測データは通信可能な物理量（例 数濃度・粒径分布）のみであり，観測にかかる
コストも高額となる．係留気球では，観測可能な高度はウインチラインの長さで制限され
るが，サンプル回収は比較的容易に行える．また，他の観測方法と比べてコストや設営作
業を軽減することが可能となる．本研究では，南極対流圏のエアロゾルの鉛直分布とその
季節変化，物理・化学特性を理解することを目的として，係留気球を使用した越冬エアロ
ゾル観測を行った．ここでは，()エアロゾルの空間分布とその季節変化，()上空での
新粒子生成，()対流圏下層部でのエアロゾル吸湿特性，()南極ヘイズ出現時のエアロ
ゾル空間分布について?察する．
観測・分析
本研究では，対流圏下部のエアロゾル鉛直分布の観測を行うために，係留気球を用いて
エアロゾル観測を実施した．係留気球観測は第 次日本南極地域観測隊（以下，第~次隊）
により南極昭和基地（以下，昭和基地）内の ヘリポートで行った．係留気球観測の体制，
安全指針などの詳細は，原ほか（ ）にまとめた．係留気球観測は，安全面の制約から
地上の風が弱い時（平?風速＜ ??）に実施するようにした．さらに上空の風が強い時
（＞ ??）には，気球破損やライン破断の可能性があるため上昇を停止させた．また，
上空に雲が存在する時には，気球が目視できるような薄い雲の場合は上昇を継続させ，雲
により気球を目視で確認できなくなった時に上昇を止めた．
係留気球によるエアロゾル・気象観測に使用した測器類を表 に示す．凝縮核（
，以下， ）数濃度計測には，可搬型凝縮核粒子計測機（
， ）を使用した． の計測可能粒径は ?＞ である． ?＞ μ の
エアロゾル粒子の数濃度・粒径分布の計測には，可搬型光学式粒子計測装置（
， ）を用いた． 計測では， 濃度を 秒間隔で記録し， 計測では大気
吸引体積が ごと（約 秒ごと）に各粒径の数濃度を記録するように設定した． ，
のデータは本体内蔵のデータロガーに記録し，観測後にデータを回収した．上空のエ
アロゾル粒子の直接採集には，係留気球観測用に開発した 段分級式のインパクタ （ーカッ
トオフ径 ， μ 流量約 分）を用いた．本研究で使用したインパクターは，大気
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球観測用に設計されたモデル（ ）を元に改造し，係留気球観測に適した
仕様になっている．エアロゾルサンプリングを任意の高度や任意の時間で行えるように，
無線操縦用コントローラ（送受信機）を使用して地上からインパクターにコマンドを送信
し，インパクターを制御できる仕様となっている．係留気球飛揚中の気象データ（気圧，
気温，相対湿度，風向，風速）は，係留気球用の気象ゾンデ（ ， ）
を使用して計測した． ， ，エアロゾルインパクターは低温対策のため発泡スチロー
ル製の保温箱に入れ，気球の約 下に係留した．実際の観測では積載量の制約から，図
に示すように 回の飛揚に分けた． 回目の飛揚では， ， ， を搭載
し，基礎気象データとエアロゾル数濃度の計測をした． 回目の飛揚では， とイ
ンパクターを載せ替えて，上空のエアロゾル直接採集を実施した．エアロゾルサンプリン
グを行う高度は， 回目飛揚から得られた気温と相対湿度の鉛直分布を参?にして決定し
た．エアロゾルサンプルは気球の最高到達高度に応じて，~ 段階の高度で採集した．サン
プリングの所用時間は サンプルあたり - 分である．エアロゾル粒子は，ニッケル製
（ ）用マイクログリッドで支持したコロジオン薄膜
に，カーボン蒸着処理を施した捕集面上に捕集した．
得られた試料は観測後直ちに回収し，ポリエチレン製のビームカプセルに移した．試料
の入ったビームカプセルはチャック付きポリ袋にいれ，乾燥材（ニッソードライ製 ?
が主成分）を入れた密閉容器内に保管した．試料分析直前にカーボン蒸着処理を施し，走
査型電子顕微鏡―エネルギー分散型 線分析装置（ -
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表 係留気球観測に準備した主な機材および物品
機材名 型番 メーカー 備?
係留気球観測用気球 ?仕様
電動ウインチ
係留用ライン
( # )
係留気球用気象ゾンデ 定期的にセンサーを交換
ゾンデ用受信機
ゾンデ受信用アンテナ
可搬型凝縮粒子
計測装置
以上の粒子総個数濃度を計測
可搬型光学式粒子
計測装置
μ 以上の粒子数濃度を
に分けて計測
係留気球用 段式
インパクター
特注品 上空のエアロゾル粒子サンプリングに使用
インパクターコマンド
受信機
特注品 スカイ
リモート
インパクター制御用
送受信機 ( )
日本遠隔
制御
）で形態観察，元素分析を行った． 分析は加速電圧 で面分析を行
い，ピーク積算時間は 秒とした．
結果と?察
空気塊の履歴
観測した空気塊の履歴を比較するため， モデルを使用し， 日間の後
方流跡線を計算した．流跡線解析では， 再解析データを使用し，
で，昭和基地上空 - の範囲（ 間隔）で計算をした．得られた流跡線は，
海洋域（昭和基地北方），南極大陸沿岸域，南極大陸内陸部からの輸送に分類することがで
きた．各輸送経路の特徴を比較するため，流跡線を計算した 時間（ 日間）中の最低緯
度，最高緯度の変化を図 ， に示す．図 に示すように，昭和基地の上空 以下
に存在する空気塊のほとんどは，最低緯度が - °以南に分布することが多く，南極大陸
沿岸部~内陸部から昭和基地へ輸送されていることが多かった．また， 月 日， 日な
どのように海洋域からの輸送は 以上の高度で頻繁に見られることが多く， 月
日の - 以上の高度では， °あたりから輸送されていることもあった．一方，粒
跡線解析期間中の最高緯度の変化から見ると，昭和基地上空高度で＜ で内陸からの
輸送が確認されることが多く， 月 日のように - °あたりから輸送が確認されるこ
とが多かった．
流跡線解析期間の高度変化を比較するため，緯度変化と同様に 日間の最高・最低高度
を図 - に示す．係留気球観測は高気圧条件下の好天で弱風時に観測を実施することが多
かったため，上空から沈降し，昭和基地へ流入している空気塊を観測した例が多く確認さ
れた． 月 日の例では，沿岸域~海洋域上空（＞ ）の空気塊が昭和基地上空で
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図 係留気球観測時の観測高度変化の一例． 回目の飛揚ではエアロゾル粒子数濃度計測を行
い， 回目の飛揚ではエアロゾル粒子の捕集を行った．
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図 相対湿度と空気塊の履歴の季節・高度変化 ()相対湿度， 日間の後方流跡線から得られ
た ( )最低緯度 ()最高緯度 ( )最高高度 ()最低高度．
後方流跡線解析は昭和基地上空 - の高度（ 間隔）で計算した．
(a)
Relative humidity
(b)
The lowest latitude during 5-day backward trajectory
(c)
The highest latitude during 5-day backward trajectory
(d)
The highest altitude during 5-day backward trajectory
(e)
The lowest altitude during 5-day backward trajectory
＜ （境界層内）の高度に流入していることが示唆される． 月 日の例では，昭和基
地上空 以上の高度で観測された空気塊は， - °の海洋境界層から輸送されてい
た．また， 月 ， 日のように内陸上空（~ ）の空気塊海洋域から輸送される場
合には，昭和基地上空では自由対流圏下層付近に流入してくる傾向を示していた．
エアロゾル数濃度の季節変化
粗大，微小粒子の変化
図 に，相対湿度，エアロゾル数濃度の季節・高度変化を示す．地上での ?＞ μ ，
?＞ μ のエアロゾル数濃度観測（ 林ほか， ）では， ?＞
μ ， ?＞ μ の粒子数濃度は冬~春に高く，夏に低くなる季節変化を示していた．この
季節変化は地上だけでなく，昭和基地上空（観測範囲は地上~ ）でも同様の季節変化
の傾向を示していた．本研究の観測では，海洋域や南極沿岸域から大気が流入する時にエ
アロゾル粒子数濃度（ ?＞ μ ， ?＞ μ ）が増加していた．これまでに昭和基地で
実施されたエアロゾル観測では，冬季~春季の粒子数濃度は荒天時に顕著に増加しており，
海洋・海氷域からの海塩粒子の放出が強く影響している（
原ほか， )．夏季は冬季と比べて荒天（ブリザード）の頻度が低く，比較的天
候が安定しているため（ )，今回得られたエアロゾル粒子数濃度
（ ?＞ μ ， ?＞ μ ）の季節変化は，荒天の頻度と，強風による海塩粒子を主とする
一次粒子の発生量の変化が大きな要因となっているのだろう．
月 日はダイヤモンドダストが目視で観測された．エアロゾル粒子数濃度は， ?＞
μ で ??， ?＞ μ で ??まで増加していた．水蒸気のエアロゾルへの凝縮過
程により，エアロゾル粒子が成長して粗大・微小粒子の数濃度が増加したのだろう．冬季~
春季には ?＞ μ ， ?＞ μ の粒子数濃度が増加することが多く，エアロゾル数濃度
が高い時は海洋域からの大気の流入時に対応していた．一方， 月 ， 日， 月 日の
観測例のように，冬季でも数濃度が ?＞ μ で＜ ??， ?＞ μ では＜ ??と
低くなる例も確認された．この事例は， 濃度の変化と同様に，南極大陸内陸上空から空
気塊が輸送されている時によく対応していた．
?＞ μ ， ?＞ μ の粒子数濃度は，境界層内（地上~約 ）で高く，自由対
流圏では減少する分布を示していた．また，自由対流圏下部では，地上付近の数濃度変化
と同様に，夏に低く，冬に高くなる季節変化が見られた．冬季~春季の航空機観測
（ ）の結果では，荒天後に自由対流圏のエアロゾル数濃度が増加
していた．荒天により海洋域起源や中緯度域のエアロゾル粒子が昭和基地上空へ輸送され
やすくなるため，自由対流圏のエアロゾル粒子（ ?＞ μ ， ?＞ μ ）数濃度も増加
する傾向があったと?えられる．冬季の ?＞ μ の平?数濃度は，地上付近と自由対流
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図 ()相対湿度，( ) 数濃度，()微小粒子数濃度（ ?＞ μ ），( )粗大粒子数濃度
（ ?＞ μ ），() スロープの季節・高度変化．
?＞ μ
?＞ μ
圏下部では ???前後（最大は ???まで増加）だったが，夏季には自由対流圏下部で
???台であり，境界層内では ???台だった．一方， ?＞ μ の平?数濃度では，
冬季の自由対流圏で - ??，境界層内では - ??の範囲だったが，夏季の自由対流
圏では＜ ??，境界層内では - ??だった．
エアロゾル粒子域の粒径分布は()式で近似することができる（ )．
????
?
＝α?? ()
()式中のβは相対的に粗大粒子（ ?＞ μ ）数濃度が低い，あるいは微小粒子（ ?＞
μ ）の数濃度が高い時に大きな値を取る．エアロゾル粒子の粒径分布パターンを比較
するため，()式により スロープ（β）をもとめた．図 にβの高度および季節変化
を示した．図 では，β＜ となる例が 月 日， 月 日， 月 日， 月 日に確認
されたが，これは雲が出現していた高度に対応していた．雲層内ではエアロゾル粒子の活
性化により，微小粒子数濃度よりも粗大粒子数濃度が高かったため，β＜ となっていた．
雲層のデータを除けば，昭和基地上空のβは - の範囲で変化していた．第 次隊の
航空機観測（ 年 - 月）では， 以下の高度でのβは - であり，本研究で
得られた値と比較して全体的に高めの値だった．このβ値の違いは，航空機観測では飛行
機の巡航速度が速いことと，大気取り込み口から測器までの配管が長くならざるを得ない
ため，配管中での粒子損失により，粒径の大きな粒子を過小評価していることに起因して
いるのだろう．
自由対流圏下部（＞ ）でのβは，夏~秋（ -， ， 月）で - （中間値＞ ）
だったのに対し，冬~春（ - 月）では - （中間値＜ ）だった．境界層内（＜ ）
でもβは夏~秋に高く（β - )，冬に低くなる（β - ）傾向を示していた．また，自
由対流圏下部と比べて境界層内のβは低かった．βの鉛直変化は，粗大粒子数濃度の違い
と対応している．また，βの季節変化は，冬季の粗大粒子（海塩粒子）の増加と夏季の海洋
生物活動起源の ? ?を主成分とする二次粒子の増加と密接に関係しているのだろう．
冬季にはβの値が低くなる傾向があるが，βが際立って低くなる（β＜ ）例があった（
月 日， 月 ， 日， 月 日， 月 日， 月 日)．これらの観測日は，ダイヤモ
ンドダストが目視で観測された時（ 月 日）や，相対湿度が高い日（図 ）に対応し，
空気塊は大陸沿岸域や海洋域から昭和基地へ流入していた．β値の減少は，粗大粒子の増加
（海塩粒子の流入），高相対湿度下での粒子成長（粒径増加），ダイヤモンドダストの降下が
原因となっていると?えられる．対照的に，冬季にβ値が増加する例は 月 ， 日，
月 日， 月 日に観測された．この時の空気塊は，内陸域からの輸送や上空から下降し
ていた（図 )．前述したように，上空では粗大粒子数濃度は顕著に減少していたため，内
陸や上空起源の大気ではβ値が増加していたようである．
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濃度の季節変化と鉛直分布
図 に， 濃度の高度および季節変化を示した．観測された高度領域（地上~ ）
では，大まかには，夏に 濃度が高く，冬に低くなる傾向が得られている．この変化は
南極域で観測されている地上での 濃度の季節変化（ ）
と非常によく一致する傾向となっていた．冬に 濃度が減少する傾向があるものの，各
観測結果を比較すると，地上付近の 濃度は - ??の範囲で変化していた．冬季の
濃度変化は，空気塊の履歴（図 ）とよく対応していた．大陸側から大気が輸送される
際の 濃度は低く，大陸沿岸域~海洋域から大気が輸送される際には，冬季においても
濃度が増加していた．地上での 濃度連続観測でも，低気圧接近に伴う荒天時には
濃度が著しく増加し，冬季でも ??を超す例がしばしば確認されていたことと良
く一致する（原ほか， )．本研究の係留気球観測では，風の穏やかな好天時に観測を
実施しているが，荒天により南極周辺海域や沿岸域でのエアロゾル粒子発生が起きている
ことや，中緯度域から南極沿岸域に輸送されたエアロゾル数濃度が高い空気塊が，天候回
復後に昭和基地へ輸送されていることが 濃度増加の要因として?えられる．このよう
な事例は，地上での観測（ ）だけでなく，上空でも観測されている
（ )．また， 月下旬~ 月， 月中旬には自由対流圏下部（＞
）で 濃度が高い層が観測された．
図 に，月別の各高度領域での数濃度変化を示す．いずれの高度領域でも夏に 濃度
が高く，冬季に濃度が低くなる傾向が得られていた．地上~ の高度領域では， 濃
度は - ??の 桁弱の範囲で変化していたが，自由対流圏下層（＞ ）では，
- ??と 桁の範囲で変化していた．エアロゾル粒子数濃度を見ると，冬季の自由対
流圏は極めて清浄な状態と言えるだろう．
- 月， 月には，自由対流圏下部（＞ ）での 濃度が地上~境界層内と比べて
高くなっていた．図 で示したように， 月 日， 月 ， 日， 月 日， 月 日
に高 濃度層が上空に出現していたためである．高 濃度が確認された層の空気塊は
海洋大気から輸送されていることが多く（図 )，海洋域起源のエアロゾル前駆物質が関係
した新粒子生成により，上空の 濃度が増加していたと?えられる（詳細は 節で?
察する)．上空の高 濃度層は， - 月， 月に観測されていたが，本研究では - 月
には観測されなかった． - 月に観測した空気塊は，海洋域からの輸送ではなく，沿岸~
内陸から輸送されていたため，海洋生物活動起源と?えられるエアロゾル前駆物質の濃度
が新粒子生成を起こす条件に達するほど高くはなかったのだろう． （ ）に
よる航空機によるエアロゾル観測では，上空の高 濃度層は 月にも確認されていた
ことから，本研究で - 月に高 濃度層が上空で観測されなかった点は，季節的な特
徴ではなく，空気塊の履歴の違いが主な要因と?えられる．
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- 月の 濃度はよく混合された状態のように，全高度領域で非常に近い濃度を
取っていた．夏季の 濃度の?一な状態は，上部対流圏（~ ）まで観測されていた
（ )．夏季のエアロゾル前駆物質は，主に海洋生物活動より大気へ供給さ
れているため（ ），南極内陸部上空では，エア
ロゾル前駆物質の濃度は沿岸域と比べて低い．そのため，内陸部では新粒子生成が起こり
にくく，内陸から輸送される空気塊には高 濃度層が出現していなかったのだろう．エ
アロゾル粒子の成長速度が遅く，比較的エアロゾル粒子の寿命が長めになりやすいことを
?慮すると，南極内陸部上空では非常によく混合されている状態なのかもしれない．
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図 各高度領域での 濃度季節変化
昭和基地上空の高 濃度層
第 次隊観測行動期間中の 回の係留気球観測の内，回の観測時（ 月 日，月 ，
日， 月 日， 月 日）に昭和基地上空で 濃度の高い層が確認された．図 に，
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図 昭和基地上空で高 濃度層が確認された時のエアロゾル数濃度と，相対湿度・温位の鉛直
分布．
矢印は高 濃度層で濃度が極大となっている高度を示す．
Relative humidity,%CN conc.,cm??
高 濃度層が確認された日のエアロゾル数濃度の鉛直分布を示す．一般的に， 濃度は
局所汚染の影響を受けた時に著しく増加することがあるが，係留気球観測時には航空機の
飛行は実施されていなかった． - 月上旬には人員・物資輸送のため，観測隊や「しらせ」
のヘリコプターが運用されるが，飛行高度は約 （約 ）以下である．また，上空で
高 濃度層が観測された日にはヘリコプターの運用はされていなかった．以上から，図
に示した高 濃度層の例は，局所汚染の影響は受けていないと見なせるだろう．
本研究では，上空で観測された高 濃度層は，夏（ - 月）に集中して確認され，秋（
月)，春（ 月）にも確認されていた．高 濃度層中の数濃度は， - ??の範囲
だった．地上での 連続観測では， 年 月の 濃度中間値は ??であり，
を超える データは ??以下だった．上空の 層での 濃度は，地上の
濃度の数倍~ 桁以上高い値だった．高 濃度層が確認された高度は - で
あり，相対湿度，温位， ?＞ μ の粒子数濃度の鉛直変化と比較すると，高 濃度層
は混合層内ではなく，自由対流圏下層に出現しているようである．さらに，上空の高 濃
度層は（図 ，矢印)，既存粒子（微小・粗大粒子）数濃度が著しく減少している高度で観
測されていた．第 次隊の航空機観測でも， 層は既存粒子数濃度が減少している高度
（ - ）で確認されていた（ )．以上から，高 濃度層は冬季
には観測されず，主に夏季の自由対流圏下部，既存粒子数濃度の低い高度で出現している
といえるだろう． （ ）はモデルによる見積もりから，南極のようなバッ
クグラウンド地域では，海洋境界層（ ）内よりも上空（自由対流圏）の方が既存粒子
数濃度は低く，エアロゾル前駆物質（ ? ?）の濃度が新粒子生成を起こすための過
飽和状態に達しやすいことを示唆していた．本研究で観測された 層でも既存粒子数濃
度が減少しており，昭和基地上空に出現した高 濃度層は新粒子生成現象と関係してい
ると?えられる．
高 濃度層が確認された高度の空気塊の履歴を検討するために， 日間の後方流跡線
の計算を実施した．図 に， 層が確認された日の後方流跡線を示す．図中に赤線で示し
た高度変化は，高 濃度層が確認された高度の流跡線である． 月 日の事例を除き，
高 濃度層の空気塊は， - °の海域（北側）から昭和基地上空へ流入してきていた．
月 日の事例では，日より前に海洋域から南極沿岸域へ輸送されている可能性がある．
実際， 日間の後方流跡線の解析では， °付近の海域からの流入が確認された（図示はし
ていない）．高 濃度層が確認された空気塊の鉛直方向の変化では，海洋境界層（ ）
からの輸送（ 月 日や 月 日）と，自由対流圏下層（ 前後）からの輸送の両
方が確認された．
夏季の南極沿岸の海氷域や周辺海域では，海洋中の生物活動によりエアロゾル前駆物質
である （ジメチルサルファイド)（ ）， ? ?ガスや ? ? ガ
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図 高 濃度層が確認された時の後方流跡線 () 年 月 日，( ) 月 日，()
月 日，( ) 月 日，() 月 日．
赤線は高 濃度層の流跡線を示す．
(e)Sep.17,2005
(d)Mar.14,2005
(b)Feb.12,2005
(a)Jan.26,2005
(c)Feb.16,2005
ス（以下， ）( ）が
高濃度となっていることがこれまでの観測で得られていた．エアロゾル前駆物質が上空へ
輸送・拡散され，昭和基地上空に輸送されるまでに新粒子生成が起き， の計測可能粒
径（ ?＞ ）まで成長していることが期待される．本研究で使用している の計測
可能粒径は ?＞ であるため， 濃度として計測されるには，?一核形成による新
粒子生成直後の粒径（ ?＜ ）から ?＞ まで成長をしていなければならない．南
極沿岸周辺海域での新粒子生成が，昭和基地上空の高 濃度層の要因であるためには，
計測可能粒径（ ?＞ ）まで成長する時間が数日~ 週間以内はあることが条件となる．
南極沿岸域での新粒子生成の可能性を?察するため，新粒子（ ?＝ ）が ?＞
となるための所要時間の見積もりを試みる． （ ）によると，粒子の成長
速度は()式で示すことができる．
??＝ ?β??????
ρ
． ()
ここで， は粒子半径， ?は粒子に凝縮し得るガスの質量，β?は補正係数， は拡散係数，
ρは粒子の密度である．β?は()式で与えられる．
β?＝
?＋????????????????
?＋ ＋?α???＋?α???
． ()
?はクヌッセン数で，
?＝λ?， ()
と示される．λは平?自由行程である．粒子半径が ?から へ変化するとして，()式を積
分すると，()式のようになる（詳細は， （ ）を参照)．
＝
ρ??
?－ ?????＋?????α
－ ??λ?－ ?＋ λ?
?
?
λ＋????
λ＋ ?
?
?
?
??????????????????????????
Δ ?
． ()
ここで， は粒子へ凝縮し得る前駆体ガス濃度を，αは衝突確率（
）を示す．ここでは新粒子の粒径は ?＝ と仮定した．夏季南極域で粒子成長
に重要となるガス（ ）としては， ? ?， に加え（
)，有機物も指摘されている（
)．しかし，有機ガスについては濃度レベルなどはっきりしない点が多いため，
粒子成長に寄与し得る気体成分（ ）は， ? ?()と ()のみと仮
定した． ? ?()や ()のαは正確な値は不明であり，α＝ とする例や，大気中の
? ?()の観測結果との対応から，αは 程度と仮定している例（
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）もある．ここでは，α＝ とα＝ の両方の場合について所用時間を計算した．夏
季の昭和基地上空の下部対流圏での粒子成長を見積もるため，温度範囲は実際の温度範囲
（ - ）とした．
前駆体ガス濃度と，粒子成長の所用時間の関係を図 に示す．図 （上）に示すように，
気温は粒子の成長時間にほとんど影響していなかった．気圧の低い上空では平?自由行程
が長くなるため，粒子成長時間が若干長くなっていた（図 下)． ? ?()や ()の濃
度観測は， 基地（ )， 基地（
）で行われており， ? ?()と ()を合計した濃度
範囲は × ?~× ? ??だった．前駆体ガス（ ? ?()と ()）濃度が ?
??台の時には， までの粒子成長に 日以上要するという現実的ではない
数字になってしまう．一方，南極沿岸域での平?濃度（ ? ?()， × ? ??
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図 新粒子（ ?＝ ）が粒径 以上に成長するために必要な時間とガス濃度の関係
?＞
()， × ? ??)（ ）では，α＝ の場合，
で 日程度， では 日程度，α＝ の場合， で 日程度， で
は 日程度の所用時間となり，いずれの場合でも後方流跡線から推定される輸送時間範囲
に収まっていた．もし， （ ）が示唆したように，有機化合物が粒
子生成や成長に寄与しているのであれば，より早く新粒子生成が成長することが可能とな
る．以上から，昭和基地上空で観測された 層は，南極沿岸域での新粒子生成により形
成されていた可能性が非常に強いことが示唆される．
第 次隊観測期間中に，地上で明瞭な新粒子生成による ?＜ からの粒子成長（し
ばしば，バナナ構造と形容される）が確認されたのはわずか 例であった．また，夏季南
極周辺海域での船上エアロゾル観測（「しらせ」，「タンガロア」，「白鳳丸」，「海鷹丸」）で
も，海洋表面付近で新粒子生成現象が得られた例はほとんどなかった（
)．図 で示したように，上空で観測される 層の出現頻度を?
慮すると，地上近傍より自由対流圏下部で盛んに新粒子生成が起こっていることがうかが
える．また， 月 日の観測では上空 - 付近で高 濃度層が得られていたた
め，気象場（海洋からの輸送）が整えば，前駆物質が光化学酸化をするのに十分な日射の
ある 月中旬には，南極沿岸域上空でも新粒子生成が起き始めるだろう．地上での 観
測でも，濃度が増加し始めるのは 月頃からだった．上空で生成した新粒子が成長を続け
ながら南極域に拡散していき，夏季に極大となる の季節変化をもたらしていると?え
られる．
本研究は，昭和基地での定点観測だったが，海洋生物活動，新粒子生成，関連成分の循
環過程や生物活動と，エアロゾルを介した気候影響をさらに理解するためには，海洋上や
海氷縁付近，氷床上でのエアロゾルの鉛直・空間分布観測を実施し，詳細をつかんでいく
ことが重要となる．
冬季対流圏下部に存在する大気エアロゾルの吸湿特性
図 に， 年 月 日の観測で得られた気温，相対湿度，エアロゾル数濃度の鉛直分
布を示す．地上付近の接地逆転層や，その名残が地上~ に見られ， - の高度
までの気温は上空へ行くほど下がり，相対湿度は増加する傾向があった． 以下の高
度での水蒸気混合比は約 ??でほぼ一定であり，大気は非常によく混合されていた
と?えられる．境界層上部（ - ）には雲が出現していた．地上から の高度
での微小・粗大粒子数濃度は，上空に行くほど徐々に増加する傾向を示していた．
図 に，各高度での粒径分布を示す．特に粗大粒子域のエアロゾル数濃度が増加し，相
対湿度の増加によるエアロゾル粒子の吸湿成長と関係していることがうかがえる．冬季南
極沿岸域の下層対流圏エアロゾル粒子の吸湿特性を理解するために，粒子形状を球形と仮
南極対流圏のエアロゾル鉛直分布
定し，エアロゾル粒子数濃度データを使用してエアロゾル体積濃度を算出した．最低相対
湿度（ ）での体積濃度を基準として，エアロゾル粒子体積濃度の比を求めた．
図 に，得られた体積濃度比と相対湿度の関係を示す．本研究で使用する体積濃度比は，
単分散粒子や同一粒子の体積比ではないため，吸湿特性の議論によく使用される“
”と数値は異なるが，多分散状態の大気エアロゾルの平?的な吸湿特性を反映すると
見なせるだろう．相対湿度が 以下では，体積濃度比は 以下でほとんど変化が見られ
なかった．相対湿度が - で体積濃度比が徐々に増加を始め，相対湿度 - では体
積濃度比が 前後にまで達していた．明瞭な体積変化が見られていることから， 月 日の
エアロゾル粒子の潮解点（ ，以下， ）は -
程度と推定される．雲内では，相対湿度が を超え，粒子成長により体積濃度比が
にまで達していた．
これまでのエアロゾル組成観測から，冬季の昭和基地でのエアロゾル成分は主に海塩成
分（例 ?， ?）であることが示されている（ 原ほか， )．
しかし，海塩粒子の主成分である や海水から人工的に調整した海塩粒子の は
前後であり（ ），今回得られた （
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図 月 日の気温，相対湿度，エアロゾル数濃度， スロープの鉛直分布．
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南極対流圏のエアロゾル鉛直分布
図 月 日の各高度で得られたエアロゾル粒径分布（ )
図 月 日に得られた相対湿度とエアロゾル体積濃度比の関係
エアロゾル体積濃度比は，最低相対湿度で得られた体積濃度を基準にして求めた．
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- ）の値と大きく異なっていた．大気エアロゾル中に存在し得る物質で相対湿度が -
で潮解特性を示す物質は， ? ?（ -
）， ??・ ?（ ）， ?・
?（ ）， ??・ ?（
）， ?（ ）， ? ?（
）などがある．
吸湿特性とエアロゾルの組成を比較するために，上空で捕集したエアロゾル粒子の個別
粒子分析を - を用いて行った． 月 日の係留気球観測で採取されたエアロゾル
試料の個別粒子分析では，表 に示すように，微小粒子，粗大粒子ともに海塩粒子が中心
だった．図 ，図 に海塩粒子中の成分比（ と ）を示す．図 ，図
の白色星印は海水組成比を示す．図 ， と図 - の灰色星印は， ? ?の組成比を
示す．図 ， と図 - の破線は， ???あるいは ?により ロスが起きた時の化
学両論線である．図 ， と図 -の灰色星印は，海塩粒子から が完全に損失した時
の組成比を示す．黒星印は， ?の組成比を示す．図中の白星印―灰色星印間の破線は，
酸性成分（ ??や ???など）により ロスが進行した時の化学両論線を示し，白星印
―黒星印間の破線は，海水組成比の粒子と ?の分率を変化させた時の化学量論線を示
している．
図 ， に示すように，粗大海塩粒子は白星印周辺に分布していたため，ほとんどの海
塩粒子では ロスが起きていない，あるいは起きていてもごくわずかであることがうか
がえる． の高度（図 ）では， （図 ）と比べると若干， の原子数比が
小さくなる海塩粒子も確認された． の原子数比の減少に対し， の原子数比は大きく変
化していないことから， 以外の酸性成分（ ??など）による ロスが進行していると
?えられる．一方，微小粒子（図 -）では， ロスが明瞭に進行しており， の原子
数比が低くなるにつれ， の原子数比が増加していた．各粒子の組成比は破線で示した化学
量論線周辺に成分比が分布していたことから， ???あるいは ?により ロスが進行
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表 月 日に昭和基地上空で捕集されたエアロゾル粒子の存在割合
＝ ＝ ＝ ＝ ＝
したと?えられる．図 ，図 に示すように，相対湿度の高い上空では の割合の低い
海塩粒子が多かった．この ロスの鉛直分布は， （ ）で示唆されたように，
海塩粒子の変質は高湿度下の方が起こりやすいことと関係しているのだろう． ?や
? ?の は，それぞれ ， であり（ ），図 で
得られていた吸湿特性とは大きく異なっている．
微小海塩粒子と粗大海塩粒子のほとんどが，海水組成比（白色星印）と比較して の割
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図 月 日に捕集された粗大粒子中の 成分（ ， ， と ， ， ）の関係
白色星印はバルク海水組成比を，黒星印は ?の組成比を，灰色星印は酸性成分との反
応で，海塩粒子中から が完全に損失した時の組成比を示す．白色星印―灰色星印間の破
線は化学量論的に ロス反応が進行した時の組成変化を示し，白色星印―黒色星印間の
破線は，海水組成比と ?の分率を変化した時の化学量論線を示す．高度 で捕集
された試料は粗大粒子数濃度が低く，分析できなかった．
?
??
???
?
合が高くなっていた（図 -，図 -)．粗大海塩粒子中の の原子数比は約 ，微
小海塩粒子中の の原子数比は 以上となる例も確認された．昭和基地の冬季に採取
された海塩粒子は，海氷凍結時に ? ?・ ? が損失し，組成分別が進行するため
（ 原ほか， ），海水比と比べて が
濃縮した状態になる．図 で得られた粗大海塩粒子の分布は，海塩組成比と ?の化学
量論線（図 の黒線）に沿って分布していた．この化学量論線（黒線）は，海水組成比を
持つ成分が組成分別により徐々に ?に変化していく時の成分変化を示すため，粗大海
塩粒子中の 塩は主に ?であることが示唆される．また，冬季に得られた海塩粒子
原圭一郎・長田和雄・西田千春・山内 恭・林 政彦
図 月 日に捕集された微小粒子中の 成分（ ， ， と ， ， ）の関係
図中のシンボルおよび線は，図 と同様である．
中の硫黄（硫酸イオン）の割合は低く（ ）， 月 日の例でも地上
付近で海塩粒子中の の割合が低かったことを?慮すると，海氷から大気に放出された海
塩粒子は， ?の割合が高い海塩粒子となっていることが?えられる．しかし， ?
の は であり，図 の吸湿特性を説明することはできない．
（ ）は，海水から人工発生させた海塩粒子の吸湿変化では， の低い
塩が の高い海塩核（主成分は ）の周囲に潮解した（液相の状態で）存在す
ることを示した． 塩（ ?）が濃縮された海塩粒子では， 塩がまず潮解し，粒子
表面に潮解した状態で存在し得る．潮解した 塩と酸性成分（ ?や反応性窒素酸化物）
が反応して， ?や ??が形成している可能性がある． ?の は -
（ ）であり， ??の
は - である（ )．微小海塩粒子の多くが ???で変質
していたため，図 での体積濃度比変化には ?の吸湿特性が大きく寄与している可
能性がある．
冬季~春季南極沿岸のエアロゾルの主成分は海塩粒子であり，海塩組成分別過程の影響
を強く受けている（ )．冬季~春季の海塩粒子中には の
低い 塩が濃縮しているため，海氷上の海塩組成分別がエアロゾルの吸湿特性や雲凝結
核（ ）としての能力に密接に関連していることが示唆される．また，冬季には ???
による海塩粒子の変質はほとんど進んでいないため（ ）， の
低い ?で存在していることが予想される．そのため，冬季では図 の例よりも吸湿性
に富み， 能力が高くなっている可能性も?えられる．エアロゾル粒子の潮解現象は，
としての能力だけではなく，不?一反応に大きな影響を与えるため，大気化学とも大
きく関連しているといえる．
冬春季対流圏下層でのエアロゾル数濃度増加とその鉛直分布
冬~春にかけて，昭和基地では時折ヘイズ現象が観測されることがある（
)．ヘイズ現象時は風が弱まることが多かったため，ヘイズ現象時から直後に係留気
球を用いてエアロゾル観測を実施できた例があった（ 年 月 日， 月 日， 月
日)．ここでは，ヘイズ現象時のエアロゾル空間分布について?察する．
（ ）は，ヘイズ判定基準の一つとして，エアロゾル粒子数濃度（ ???，
?＞ μ ）を用いた．地上でのエアロゾル数濃度連続観測結果から， 月 日， 月
日はヘイズ現象後と判断されるが，係留観測時には依然として高めの数濃度を維持してい
た．一方， 月 日の数濃度は＞ ???となっており，ヘイズ現象下に相当していた．図
に， 月 日， 月 日， 月 日のエアロゾル数濃度，気温，相対湿度の鉛直変化
を示す． 月 日（図 ）の地上付近でのエアロゾル数濃度は， ??（ ?＞ μ ）
南極対流圏のエアロゾル鉛直分布
程度だったが，境界層上部~下部自由対流圏（ - ）付近では， ??となって
いた．また， 濃度も上空で ??まで増加していた．これらの値は 月 日~ 日
のヘイズ現象時の数濃度レベル（ ?? ?＞ ???）と同程度であり（
），ヘイズ判定基準以上の濃度だった．この鉛直分布は，南極で観測されるヘ
イズ層が地上付近だけでなく，上空にも存在する可能性を強く示唆している．
原圭一郎・長田和雄・西田千春・山内 恭・林 政彦
図 昭和基地でヘイズ現象が確認された時の気温，相対湿度，エアロゾル数濃度の鉛直分布
() 月 日，( ) 月 日，() 月 日．
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図 に示したように， 月 日は境界層内（地上から の間）で数濃度が高くなっ
ていた．特に， ?＞ μ の数濃度は ??と，他の係留気球観測日と比べても非常に
高い濃度だった（図 参照)．微小粒子，粗大粒子の数濃度は高めとなっていたが， 濃
度は - ??と低かった．自由対流圏下部（＞ ）では， ?＞ μ の数濃度は
＜ ???で， 濃度は＜ ??まで減少していた．エアロゾル数濃度の高い層は，境界
層内のみだった．
月 日は， 以下の高度のエアロゾル数濃度は ~ ??（ ?＞ μ ）で，
全体的に高くなっていた．さらに，自由対流圏下部（＞ ）では， ?＞ μ の数濃
度が＞ ???まで増加していた．月 日の観測では上空の風が強く， までの観測
しか行えなかったため，自由対流圏下層にある高エアロゾル数濃度層の厚さは不明である．
月 日の例と同様に，上空にもヘイズ層が存在することを示唆する結果である．
航空機（ ）や気球（林， ）を用いた上空でのエアロゾル観
測では，高エアロゾル濃度層は地上~ の厚さだった．以上から，ヘイズ層（高エア
ロゾル濃度層）は，境界層内のみに出現する例（ 月 日）だけでなく，境界層~自由対流
圏下部に出現する例（ 月 日）や，自由対流圏に出現する例（ 月 日）が確認された．
地上での出現頻度は， （ ）に示された例もあるが，上空での高エアロゾル
濃度（ヘイズ）層の出現頻度や出現高度については，まだ十分な知見が得られていない．
今後は，上空のエアロゾル層に関する観測・解析が必要となるだろう．
結 論
第 次隊において，係留気球を用いたエアロゾル鉛直分布観測を昭和基地で実施した．
微小（ ?＞ μ ）~粗大（ ?＞ μ ）粒子数濃度は夏季に低く，冬季に高くなっていた．
冬季の粒子数濃度の増加は，海洋域や大陸沿岸部からの輸送が中心であり，内陸部から空
気塊が昭和基地へ輸送される時には，粒子数濃度が減少する傾向があった．そのため，荒
天による海洋域・海氷域からの粒子発生が，微小~粗大粒子数濃度の変化に大きな寄与をし
ていることがうかがえる．
数濃度は，地上付近や自由対流圏下層でも夏季に極大を示していた． 濃度変化の
幅は，地上付近では - ??の範囲で変化していたが，自由対流圏（＞ ）での
変化幅は - ??となっていた．微小~粗大粒子と同様に，海洋域や大陸沿岸部からの
輸送がある時には， 数濃度も増加していた．夏季の 濃度鉛直分布は，自由対流圏下
部の方が境界層よりも高くなることがあった．上空で 濃度が高くなる層では，微小~粗
大粒子数濃度が減少していた．モデルによる粒子成長のモデル計算から，粒子生成から計
測可能の粒径に達するまでの時間は数日以内に収まるため，上空で確認された高 濃度
層は，南極沿岸部での新粒子生成により形成されていると?えられる．地上での新粒子生
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成イベントが確認された時よりも高い頻度で，南極域の自由対流圏下部において新粒子生
成が起きていることが示唆される．高 濃度層は 月中旬にも自由対流圏下層で確認さ
れているため， 月中旬には自由対流圏下部で新粒子生成が始まっている可能性がある．
冬季に観測されたエアロゾルの吸湿特性から， は - と推測された．個別粒子
分析の結果から，冬季に海氷上で進行する組成分別過程により が濃縮されている海塩
粒子と， ??や ???により変質した粒子が多かった．観測された （ - ）は
??や ?の に近いため，海塩の組成分別過程による 濃縮海塩粒子と
その変質過程が，冬季のエアロゾル粒子の吸湿特性に大きな影響を及ぼしていることが示
唆される．
（ ）で南極ヘイズ現象が報告された．係留気球観測により，冬季~春季
のヘイズ層（高エアロゾル数濃度層）は，境界層内だけではなく，自由対流圏にも存在す
る例が確認された．今後，エアロゾルの関連する物質循環や気候影響を検討するためには，
上空のヘイズ層の把握が重要となっていくだろう．
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